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INTRODUCCION

Desde sus crigenes la humanidad ha convivido con las radlaciones.
Siempre han existido fuentes naturales de radiacion, siendo el Sol la
fundasental para la vida en el planeta Tlerra. Las radlaclones pueden
ser benéficas o dafilnas para el ser huzmano, dependiendo de manera muy
critica de la dosis que se recibe. Asl pues, la habilidad para medir
la radiacién que absorbe cualqulier cuerpo o material y la precisién
con que se logra la medida cobran prlxcrd.Lal importancla, tanto para
protegerse de ella como para aprovecharla raclionalpmente.

La dosizetria de la radlacisr ha tenido un ampllo desarrollo des-
de el momento en que hubo conocimiento de la existencia de la
radiacion. Entre los diversos métodos y sistemas empleados para medlir
dcsis de radiacien, la dosimetr{a termoluminiscente {TL) ha progresado
aceleradazente tanto desde el punto de vista tecrico {desarrollo de
modelos gque explican los mecanismos termolumlniscentes) como desde el
experizental e lncluso tecnolégico (estudio y caracterizaciéon de nue-

vos materiales termoiuminiscentes, optisolzacidén de los equipos vy



wétodos de lectura , técnlcas para mejorar potablemente el centrol de
calidad en la preparacién de los dosimetres, etc.)
Tste trabkajo conziste 2n el estudic de un material termoluminis-

cexte, el bromurs de potasic cen impurezas de eurcploe  (KBr:ful, y su

evaluacién come desimetrs TL. Las propledades (ptlcas, luminiscentes ¥y

ran sido estudladas por un grupc de in-

vestigadcres §83; FRu,1%86), desper-
tasde el PEr conszer s! también exhibe fpropledades
desiméiricas ternciumimiscentes consistentes con 1o que se entlerde

por ‘un tuen dosipetro’. Enocasc de ser asi, se pretende caracterizar-

las.

antecedentes al tema para

aetods experinent giiiizado en la investigaclén y se nussiran ics

uza discusisn de dichos
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rescltzics experiventales. £ capl

resuilazzs. Flnzimenle se encuentran las cenclusicres (eapitule IV).



CAPITULO I

I.1 NOCIONES DE TERMOLUMINISCENCIA

Un material se considera termoluminiscente cuando, al ser excltado
por algun medio (radiaclén, luz, etc.), puede volver a su estado ori-
ginal al ser calentado, acompafiando la desexcitacién por emisién de
radlacién electromagnética (luz). En general, el fenémeno de la termo=-
luminiscencla ha sido estudiado en cristales y los modelos que se han
desarrrolladc para explicarlo se refleren a estos materiales. Asi
pues, se dedicard un inciso a hablar de los cristales y otro a menclo-
nar algunos de los intentos reallzados para explicar la termoluminis-
cencla. 1

a) Cristales! Los sélidos cristalinos se caracterizan porque sus
4tomos constltuyentes estan ordenados de una manera regular, de tal
suerte que forman un patrén en tres dimenslones que puede reproducirse
a partir de la repetlcién de un patrén unitario tamblén tridimensio-

nal. Existen libros de texto (De,1975) dedlicados a estudiar las pro-



pledades de los cristales, pero el interés de este trabajo se restrin-
ge a tratar de investigar qué ocurre con la energla que se sumlinistra
a un cristal. La Fig.{(1-1) es un esquema trldimensional que representa
la distribucién de los Atcmos de los cristales de NaCl, cuyo patroén
unitaric es un cubo con lones de Na* en cada vértice y en el centro de
cada cara, mlentras los lones de Cl~ estan colocados a la mitad de ca-
da arista y en el centro del cubo.

En casi todos los sélidos cristalinos, los Atomos se encuentran
tan cercanos entre si que sus electrones de valencla forman un sistema
unico de electrones, comunes a todo el cristal. Les estados de
energia de los electrones de las capas exteriores de dicheo sistema eg
tan perturbados por la influencia de todos los e vecinos, de tal ma-
nera que, aungue se cumple el principle de exclusién de Paull, no
existen niveles de energia individuales blen deflnides sino muchos nl-
veles tan préximos entre si que pueden considerarse come un continuc
de niveles de energia. Este continuo se llama banda de energia.

Las bandas de energia de un cristal corresponden a los niveles de
energia en un &tomo, por lo que un electrém perteneclente al cristal
s6lo puede estar en un estado energético que corresponda a alguna de
las bandas.

En algunos so6lldos, las bandas se pueden traslapar de tal manera
que los electrones forman una distribuclén continua de energias

permitidas. En otros séllidos, las bandas no se traslapan y exlsten
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Fig. 1-1
Esquema tridimensional que representa la distribucién del NaCl en una

red cristalina cubica.
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Esquema de bandas de energia de un cristal.
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4) Esquema del mecanismo de excitacién de electrones y aguleros en un
" eristal, utilizande el modelo de bandas.
b) Esquema del mecanisso de recombinaclén de los electrones y agujeros

excitados en un cristal. utlitzando el =odelo de bandas.



Considérense dos tipos de lzperfecclones, que se llamaran “cen-
tros”, en una red cristalina:

1) Trazpas. Estas pueden ser de electrones o agujeros {un agulero es
un defecto de carga negativa que se genera cuando un electron de la
banda de valenclia se transfiere a la de conducciénl). Las trampas de e-
lectrones (A} estan cerca de la banda de conducclén y las de agujeros
(B) estian cerca de la banda de valencla (Figs. 1-3(a) y I-3(b}}. S} un
e adquiere suficiente energla por algun zedio {en este trabajo siem=-
pre sera por radiaclén) para efectuar una transicion de la banda de
valencla a la de conduccion, tendra libertad de moverse a lraves de
esta tGltiza y eventuij=en!e podra caer en una traspa para electirones
A. E1 electrén faltante deja un deiecto de carga negativa llacada agu-
Jero en la banda de valencla que puede, a su vez, caer en una Lraspa
para agujercs B. As{ pues, las trazpas pueden contener o no tanto
electrones coze agujeres.

2} Centros Luziniscentes. Estcs casl slezpre se conslderan asocclados
a las trazpas, y aigunos autores ro hacen distincién entre ambos. En
el caso del diagraza de la Fig. (I-3{(b))}, los centres luminiscentes o
de recombinacion para e estaran localizados en B y los correspondien—
tes de agujercs, en 4. Un centro lusiniscente debe contener eliectrones
0 agujeros atrapadcs para gue pueda ocurrir la recoembinacidén, esto es,
debe ser una irazpa ocupada.

S1 se suministra energia al cristal en forma de calor, un e atra-



pado en A (Fig. 1-3(b)) puede adquirir la energia necesaria para sublr
de nuevo a la banda de conduccién de donde puede caer en un centro de
recoabinacién B, A} ocurrir la recombinacidén se emlte un fotén de
energia hv, cuya A estd en la regién visible del espectro
electromagnético. De manera simétrlca puede ocurrir con un agujerc. La
pareja e_~agujero se llama excitén. La diferencla de energia entre A y
la banda de conduccién se llaza profundidad de la trampa para
electrones (E)} y, correspondientemente, la diferencla de energia entre
B y la banda de valenciz se llams profundidad de la trappa para
agujeros. Pueden existir varias trampas de diferentes profundidades en
un cristal y pueden estar mas o menos densamente pobladas por e o
agujercs. Los e que logran salir de una traspa de energia dada vy
llegar a la banda de conduccidén, tienen una probabllidad dada de
llegar a un centroe de recombinacion [(que sea luminiscentel,
recombinarse y emitir luz. lLa energia, producto de la recombinacién,
no siempre emerge en forma de luz visible sino que a veces se invierte
en hacer vibrar la red.

En 1945 Randall y Wilkins (Ra,1945) basados en ¢l trabajo previo
de Mott y Gurney (Mo, 1938 y 1940), propusieron un modelo para calcular
la probabilidad de escape de los e atrapados en una traspa cuya
profundidad de energia es E, para una temperalura de calentamliento T
del cristal, y fueron capaces de relactonar la curva de brillo con 1la

disiribucién en profundidad de las trampas en el cristal. La curva de
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brillo caracteristica de un cristal se obtlene excltando éste y
posteriormente calentandoio durante un intervalo dado de temperatura.
Se grafica simultdneamente en el efe de las abscisas la temperatura y
en el de las ordenadas la emlsién de i{uz. La curva gue se obtlene se
1lama curva de brillo del cristal bajo estudio.

Randall y Wilkins propusieron que los e que pueblan upa trampa
obedecen a una distribucién n;axueluana de energias térmicas y por lo
tanto la probabllidad p de un e para escapar de una trampa de profun~

didad E cuando ha sido calentada a una temperatura T, es de la forma’

p=se (f-1)

donde k es la constante de Boltzmann y s (que es una constante gque
proviene de considerar la trampa como un pozo de potenciall} es el
productc entre ia frecuencla con que los e pegan en los lados del
pozo y el coeficiente de reflexidn. Este modelo se ha llamado de
cinética de primer orden y propone las sligulentes simplificaciones!

1} El desarralio se lleva a cabo para una curva de brillo en la que E
es univaluada y la rapidez de calentamiento es constante.

2) No hay reatrapamiento de los e llberados de una trampa. Todos
llegan a un centro lumlniscente y no caen en otra trampa dentro de su
recorrido.

Partiendo de las consideracliones anteriores, si se tlenen n elec-

11



trones en la trampa a un tiempo t, entonces el cambio del nimero de
electrones en el I;.iempo, dn/dt, serd igual al producto entre el nimero
iniclal de electrones n en la trampa, y su probabilidad de escapar

(ec. ‘I-1).

dn —E/KT
——=-nse

ot . (1-2)

de donde, —_—= s e-E/de'_ (I-3)

Si se llama B = at a la constante de calentamlento, se tlene:

; o St T e
log (n/n)) = -.l‘::—,3 se MTd'l‘ R (Ij-t)
S : LV EAT
entonces, | S om=m e“‘rrg gs¢ ar - . (1-5)

’dnnde.‘ 'n;’ 7= n{t=0), To. = T(t=0) y Tm es la maxima temperatura de
‘calentamiento.

Ahora bien, la intensidad de brillo I de la luz emitida por los e
sera proporcional a la rapidez de suministro de los e a los centros

luminiscentes, esto es;

y por (1-2) y {I-5) se tlene:
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1
Ts -E/kT
I = [n° c e-fro_ﬁ se dTl se E/kT

(1-63

Este resultado relaciona la intensidad de brillo con la temperatu-
ra de calentamiento para tasa de calentamiento, profundidad de 1la
trampa y material termoluminiscente dados. Esto es, describe la curva
de briilo del material bajo estudio. La expresién {i-4) es vallda para
cristales que contienen trampas de una sola profundidad. los crista-
les, en general, tienen trampas de diferentes profundidades, lo cual
da lugar a curvas de brille (Fig. 1-4) con varios plcos. En ocaslones,
cuando ocurren dos o tres picos muy cercanos, éstos no pueden aparecer
claramente resueltos.

Posteriormente, Garlick y Gibson (Ga, 1948} encontraron otra re=-
lacién que describe la curva de brillo, introduciendc la modiflcacién
de que la probablilidad de reatrapamiento existe y es igual a la de re-
combinacién.

Otros modelos que Introducen mayor grado de dificultad en el desa-
rrollo matematico, pero que Llntentan aproximarse m&s al comportamiento
real de los cristales, han sldo propuestos desde entonces hasta la fe-
cha ({Ha,1960) y (Che,1969)). La termoluminliscencia sigue slendo obje-
to de estudio, tantoc desde el punto de vista del comportamiento y pro-
pledades de los cristales (He,1979), (He.lQﬁl). {Mu,1983), (Ru, 19863},

como desde la perspectiva de la dosimetria termoluminiscente, gque se

13
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Fig. 1-4

Curva de brillo de un material tersmolualniscente {LIF).
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aplica en trabajo de investigacién y, ampliamente, en pricticas ruti-

narias de control de dosis.

1.2 HALOGENUROS ALCALINGS CON IMPUREZAS DE EUROPIO

Los materiales luminlscentes ofrecen informacién sobre su estruc-
tura y camblos internos a través del estudio de sus propledades
épticas. Los halogenuros alcalinos han sido objeto de estudio con pre-
ferencla respecto de otros cristales debldo a la senclllez de su
estructura cristalina y a la relativa facllidad de crecerlos en
laboratorlies no muy sofistlcados,

Diversos intereses, que van desde la fisica fundamental hasta el
empleo de estos materiales en la construccién de laseres o dosimetros
termoluminiscentes han inclinade a grupes de investigaderes (Mu, 1983)
a estudlar las propiedades épticas de los halogenures alcalinos con
impurezas lonlcas de valencla uno y dos y, dentro de este grupo, se ha
estudiado tamblén el KBriEu que es el material de investigacién en
este trabajo.

Propledades Opticas:.

a) Espectro de Absorcién.- S1 los ¢ristales menclonados en el parrafo
anterior se ilumlnan con radlacién electromagnética en la regién UV,
son capaces de absorberla. El espectro de absorcién es la proporclén

de luz absorblida para cada longitud de onda A de luz incidente. El es-
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intervalos entre ellas que corresponden a energias que no pueden
poseer los electrones. Estos lntervalos se llaman bandas prohibidas.
La banda llena de mi&s baja energia se llama banda de valencla y la
banda no llena de mas alta energia se llama banda de conduccioén
(Be,1963). La Fig. (I-2) muestra un esquema de bandas que no se
traslapan. 4

Hasta ahora, se ha hablado de un hipotético cristal perfecto y pu-
ro. En general, los cristales presentan imperfecciones y las propleda-
des que éstas les confieren son las que dan lugar al fenémeno de la
termoluminiscencia. Las Imperfecciones relacionadas con este ultimo,
pueden agruparse a grandes rasgos como.

1) defectos térmicos o intrinsecos:;
2) defectos ocaslonades por impurezas existentes en el cristal

(afladidas de manera Intencional y controlada, © accidental y

no controladal;: y

3) defectos inducldos por la radiacién.

La existencia de imperfecciones en el cristal genera la creaclén
de estados energéticos llamados "estados locallzados", en la reglén
que corresponderia a la banda prohibida en un cristal perfecto.

b} Termoluminiscencia. Un esquema sencillo para explicar el fenémeno
de la termoluminiscencia es (Fig. 1-3) como se describe a

continuaclién.




pectro de absorcién para estos cristales tiene dos bandas amplias lo-~
calizadas en la regién UV del espectro electromagnético.

b} Espectro de Emisién.- S| se excita el cristal con luz cuya A co-
rresponde a la del centro de gravedad de alguna de las dos bandas del
espectro de absorcién, se obtliene un espectro de emislén que, para es-
tos cristales, consta de una sola banda ancha y cuya posiclén (A del
centro de gravedad) es fuertemente dependiente del halogenuro alcali-
no huésped para una impureza dada (He,1981). La Fig.(I-5) muestra un
ejemplo de espectro de absorclén y uno de emisién para halogenuros
alealinos. La 1linea continua en la Fig. (1-5(b}}, representa el
espectra de emisiéon del KBr:Eu irradiado con Rayos-X vy,
posterlarmente, calentado a las temperaturas de los diferentes picos
de la curva de brillo. La linea punteada representa el espectro de
emision del KBr:Eu, excitado con luz ultravioleta y, simultaneamente,
calentado a las temperaturas de los diferentes plcos de la curva de
brillo. Se observa que la A de wmaxima emisién es muy semejante en
ambos experimentos

El estudio de los espectros, tanto de absorcién como de emisién de
los cristales halogenuros alcallinos, aporta vallosa informaclién acerca
de los procesos de transferencia de energia que tienen lugar en los
cristales cuando son excitados (Ru,1986a) con 1luz o radiacién
ionizante, asi{ como de la concentracién de impurezas en el cristal

hueésped (He,1979) y el estado de incorporacién de la impureza en el
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b} Espectros de emisién optica en KBr:Eu (He,1990). :

17



eristal (Mu,1983). Existen impurezas que son buenas absorbedoras y
buenas emisoras de energia, hay otras que son sélo buenas absorbedoras
y finalmente, las que son solarente buenas emisoras. La transferencia
de energia en un cristal con Impurezas y -comoc consecuencia- con
centros luminiscentes puede ocurrir como slgue:

1) Los procesos de absorclén y emisién ocurren en el mismo centro; o
11} El proceso de absorcién ocurre en un centro (absorbedor). Poste-
rlormente hay transferencla de energia del absorbedor a otro centro
que, sera el emisor, La transferencla de energia puede ser radiativa o
no radiativa. Ambas transferencias pueden explicarse a partir del
principlo de Frank-Condon {diagrama confliguracional} ({De,1975;
Ru, 1986a).

S! se graflcan el espectro de emisién de un centro luminiscente
absorbedor de energia y el espectro de absorcién de un centro luminis-
cente emisor de energia entre los cuales puede llevarse a cabo un pro-
ceso de transferencia de energia, ambos espectros se traslapan en un
intervalo de longitudes de onda. El intervalo de traslape se relacliona
con la probabiiidad de que ocurra la transferencia de energia de un
centro a otro (Ru,1986a).

La proporcléon de luz absorblda por el plco de alta energia (Ilg.
I-5) del espectro de absorcién (debldamente calfbrade por wuna
constante A gue se mide usando espectrometria de absorcién atémical,

da una medida de la concentracién de impurezas presentes en el

18



cristal, Para el caso del Eu'’ en varlos halogenuros alcallinos como
cristal huésped, Hernandez y colaboradzrzs {Jie,1979) han evaluado esta
constante A, que relaciona de manera muy sencilla la concentracion N
{ppm) con la absorbancia « (em ). A no tlene unidades porque es un

porcenta je.
N (ppm) = A a { ).

Una gran ventaja de este método es que la técnica para realizar la me-
dida no es destructiva.

Otra informaclén que puede obtenerse a través del estudio del es-
pectro de emisién es el estado de agregacidén de la Impureza en el
cristal huéped, Esta medida esta basada en la diferencla que existe
entre los estados cuanticos de energia de un lon e’ aislado y los de
un conglomerado de lones (que los autores llaman agregado). Habra un
corrimiento de 1los niveles de energia conforme mas se agrupan los
lones de Euz*. Este corrimiento modifica la A de emisién del L‘uz+ y
por lo tanto, el centro de gravedad de la banda de emisién. Varios au-
tores han reportado medidas de la relacién entre los diferentes esta-
dos de agregacion del Euz" en varios halogenuros alcalinos y la longi-
tud de onda de emislén y se encuentran referldos en (Mu, 1983, pags.
103-104).

La culminacién de los trabajos mencionados anteriormente fue el

desarrollo de un modelo te6trico que explica la influencia de la forma-
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cién de agregados de lmpurezas dentro del cristal en la generacidn de
.centros F para el casc de los halogenuros alcalinos (Ru,19$86) cuande
estin sujetos a lIrradiacién. En este trabajo se concluye también que
las impurezas actian como trampas tanto de electrones como de

agu jeros.
1.3 CONCEPTOS DE DOSIMETRIA

La dosimetria se ocupa de la determinaclon de la dosls absorbida
en un material que ha sido irradiado cen radiacién fonizante, e inclu~
ye la determinacién de otras cantidades Importantes desde el punto de
vista radiolégico, algunas de las cuales se definirin adelante. Se re-
flere al lector a los llbros de texto (H1,1956; At,1986; Ho,1970),

para un tratamiento mds extenso del tema,
1.3.1 DEFINICIONES

Se definirdn a continuaclén algunas cantidades frecuentemente uti-
lizadas en la dosimetria de la radiacién (H1,1956; Sp,1964; At,1986;
Ho, 19703 .

a) Energia Transferida (ctrl er un volumen V por la radiacién loni-

2ante gque se hace incidir en é1.
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)nu rad
sai nc

£ =R ) _-(R + 2 Q (1-7)

donde.
(R_n%ms anerglia radiante de las parti{culas no cargadas que entran

al velumen ¥;

(R : )M rue___

ant Toe energia radiante de las particulas no cargadas que

salen de V, exceptuando la generada por pérdidas
radiativas de energia cinética de particulas cargadas

mlentras permanecen en V;.

£ Q = energia neta obtentda a partir de la masa en reposo dentro de
Vv (sl la masa se transforma en energia, IQ es positiva y si la
energia se transforma en masa, EQ es negatival.

b} Kerma; Se define el kerma en un punta P dentro de un volumen V

como;
die, )
- tre 1 -
K = g (EE) (i-8)}
donde:

(ttrloz valor esperado de la energia transferida en el volumen finito.

“Kerma es e} valor esperado de la energia transferida a particulas
cargadas por unldad de masa en el punto de lInterés, lincluyeade
pérdidas radlativas de cnergia pero excluyende la energlia que pasa de
una particula cargada a otra“,

El kerma se divide en dos partes, Ke (kerma de colisiones) y Kr
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(kerma radiative)
K = Kc + Kr (1-9)
El kerma de collsiones es el valor esperado de la energia neta
transferlda a particulas cargadas por unidad de masa en el punto de
interés dentro de un velumen VY, excluyendo tanto pérdidas radliativas
de energla come enetgia gque pasa de una particula cargada a otra.

¢} La tasa de Kerma es:

. dk d dc"
K= iy (dn ) (J/kg.s) {I-10)
d) Dosis Absorbida:
de J
D e {Gy) 1 Gray {(Gy) = 1 T {1-11)

La dosls absorblda D, es el valor esperado de la energia lmpartida a
la materia por unidad de masa en un punto P de interés dentro de uyn

volumen V. La energia impartida se define como:

e = {Ren)ne = (Rsallnc + (Ren)e - (Realle + I (1-12)
donde’
{Ren)nc = energia radiante de particulas no cargadas gque entran al
volumen V.
(Rsa1)nc = energia radlante de particulas no cargadas que salen del



volumen V.

“(Renle = Venergla radiante de partlculgs cargadas que entran al
volunen V.

(Rea1)c = energia radiante de particulas cargadas que salen del
voluren V.

£ Q se definio después de (I-7)
e) Tasa de dosls absorblda.

db d de

D =g = 5 (z) {Gy/s) o (1-13)

f) Poder de Frenado:

El valor esperado de la pérdida de energia por unidad de longitud
(x) recorrida por una particula cargada de tipo Y y energia cinética
T. en un nedio de numero atéamlco 2, se 1llama su poder de {renado

(dT7dx) en unidades de energia entre longitud. Dividiendo el

Y, T,2"
poder de frenado per la densldad p del medio absorbedor, se obtiene
una cantidad llamada poder mdsico de frenadoe (dT/pdx), en unidades de
energia por area entre masa.

El poder de frenado puede dividirse en dos componentes: una de co-

lisiones y otra radiativa.

(1-14)
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g2) Transfgrencla' Lineal de Energia {TLE)

L, = (=5 ) (1-15)

La transferencia lineal de energia de un material, para particulas
cargadas, es el cociente de dE y dl, donde dE es 1a energia perdida
po.r una particula cargada al atravesar una dlstancia dl deblda a aque-
llas colislones con electrones en las cuales la pérdida de energia es

menor que & (ICRU, 1980}.

1.3.2 RELACION DE BRAGG-GRAY:

La'dosls absorbida por un materlal irradlado con una fluencia &

de particulas cargadas de energla cinética T puede expresarse como:

dT
D=2¢ ((m)c)r {At, 1986, cap.8) (1-16)
a7
donde (m)c es el poder maslco de frenado por colislones para el ma-

terial especifico irradiado, y T es la energia de las particulas car-
gadas incldentes.
Sea un haz de particulas cargadas idénticas, cuya fluencia es

¢{part/area) y cuya energia cinética es T. Estas pasan a través de una
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interfase entre dos medios distintos llamados g y W, como se muestra
en la Flg.({1-6}. Asi pues, puede escriblrse para Dg, la dosls absorbi-

da en el medlo g de la interfase,

daT
Dg = oq((53§ )‘:'q),r (I-17)
y en el lado w:
daT
Dw = @'((Ea;-)c_')r . (I-18)

S| se supone que ¢ es continua a través de la interfase, puede escri-

birse:
dar
D { pdx )c,u
K= a7 (I-19)
( pdx )c.q

El problema que intenta resolver la tearia de Bragg-Gray es deter—
minar la dosls absorblda en un medio 1 a través de medir la dosls ab-
sorbida por otro medio 2, llamado de prueba , que se inserta en el
primero. Ei medio de prueba se llama la cavldad.

Sea una reglon de un medio homogéneo en el cual se introduce una
capa flna o "cavidad” llena con un medlo distinto g, como se ve en la
Fig.(1-7). Supdngase que se hace pasar a través de ésta un haz de par-
ticulas cuya fluencla es ¢.

Existen dos condiciones que deben cumplirse para centinuar el
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Dw | Dg

Fig. I-6
Esquema de un haz de pParticulas cargadas, de fluencia ¢ y energia

cinética T, pasando a través de dos medios diferentes, B Y w (At 1986)
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O

Fig. 1-7
Esquema de un haz de partfculas cargadas, de flvencia ¢ y endrgia
cinética T, pasando a través de un medio homogéneo w, en el que se

halla inserta una cavidad g.
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desarrollo:

1.- El espesor de la capa g debe ser suficientemente pequefioc en com-
paracion con el alcance de las particulas cargadas que pegan en eilla,
de tal manera que la presencla de la cavidad no perturba el campo de
particulas cargadas.

2.~ La dosis absorbida en la cavidad es depositada en su totalidad
por las particulas cargadas que la atraviesan.

El poder de frenade estd definido para un haz monoenergético de
‘particulas cargadas: cuando el haz estd integrado por un espectro de
energias, hay que sumar todas las contribuciones, pesadas conveniente-
nente, y se obtiene el promedio del poder midsico de frenado (aS), que
tamblén puede dividirse en dos componentes: de colislones y radiativa.
Asi, la ecuaclén {I1-19) se transforma, para el case mias general en que

el haz de particulas cargadas no es monoenergétlco, en la expreslion:

Dw n§w -
- -.__..-gq = S ; (1-20}

La ecuaclén (I1-20) es la relaclén de Bragg-Gray en términos de la do-
sls abserbida en la cavidad.

Conviene, cuando se trata de estimar la dosis en un medlo a través
de medir la dosis depositada en una cavidad inserta en dicho medio,
que el medio de la cavidad sea lo mas parecido posible a aquél cuya

doslis se desea determinar. De este modo, nSw y n§q son muy parecidos y
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el cociente entre ellos en la ec.{1-20), tendrd una incertidumbre pe-
quefia.

Existen medios que, por su semej)anza en composiclén a otros que
son muy importantes de medir, se convierten en medios de referencia.
Tal es el caso del agua, cuya composicion es muy semejante a la del
te jido humano.

Existen otras teorias de cavidades en las que se supera la
limitacion de las dimensiones de la cavidad de la relaclén de
Bragg-Gray {Sp, 1965}, {Bu,1%966 y 1968}.

Se dice que existe cquilibrio de particula cargada (EPC) en un
volumen V de interés, si al ser \Irradiado con radiacién
indirectamente jonizante, las particulas cargadas secundarias que se
generan fuera del volumen de interés y que son capaces de penetrar en
éste, son totalmente sustltuidas por un numero ldéntico de particulas
cargadas secundarias que se formaron dentro del volumen de interes y
lograron escapar, de tal manera que so6leo se contablliza el numerc de
particulas cargadas secundarias formadas dentro del volumen. En la
practica, el EPC se logra rodeande el volumen de interés con material
equivalente al que existe dentro del voclumen, cuyo grosor es lgual o
mayor al alcance de las particulas cargadas secundarias generadas por

ia radiaciéon indirectamente ionizante incldente.
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[.3.3 DOSIMETROS

Un dosimetro puede definlrse como un dispositivec capaz de mostrar
una lectura r, que es una medida de la dosls absorbida Dg en su volu-
men sensible V, como consecuencla de la energia deposltada en V por la
radlaclén lonizante.

Cuande la dosls no es homogénea a través del volumen sensible, en-
tonces r es una especle de valor promedio Eg de la dosis. En -general,
es deseable y se espera que la respuesta r tenga una relaclén lineal
con la dosis absorbida Dg, aunque estc no slempre ocurre o puede ocu-
rrir parclalmente (para un Intervalo de dosis}.

Como se vio en la seccién anterior, cuando se Iintroduce un
dosimetro en el medio en el cual se desea medir la dosls, se crea una
perturbaclén en diche medlo. Para minimizar los efectos de dicha per-
turbacién se preocura utllizar desimetros de composiclén muy parecida a
la del medio. Sin embargo la dificultad primerdial al medir una dosis
es la interpretacion de la lectura; esto es, dada una lectura en el
dosimetro de medio g relacionarla correctamente con la dosis absorbida
en el medio w de interés. Prechsamente las distintas teorias de cavi-
dad se aplican a resolver problemas de interpretacion.

Se pueden seflalar las sigulentes caracteristicas generales de los
dosimeiros:

1.- Capacidad de ser absolutes: Un dosimetro absoluto puede medir la
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dosis absorbida en su volumen sensible de manera auténoma; esto es, no
requiere ninguna comparaclén con un patrén. Se conocen tres tipos de
dosimetros absolutos que son:

calorimetres,

camaras de lonlizaclon, y

solucién de sulfato ferroso "Fricke”.

Los demas dosimetros en uso son no-absolutos o secundaries y requleren
ser comparados con uno absoluto (callbrados) para poder usarse.

2.- Precisién y exactitud: La precisién o reproduciblilidad de la medi-
da de un dosimetro tiene que ver con errores estadisticos ocaslonados
por fluctuaclones en las caracteristicas del instrumental asoclado a
la medicién, condlciones amblentales, etc. y la naturaleza estocastlca
de los campos de radiacién. La precisién puede estimarse a partir de
repetir una medlda N veces y calcular su desviacién normal. La exacti-
tud mide qué tan cerca estd el valor esperado de una medida del valor
real de la cantidad medida. La cantidad que un dosimetro es capaz de
medir con mas exactitud es la dosls absorbida en su proplc volumen
sensible.

3.~ Intervalo de dosls en que puede utlllizarse: El intervalo de dosis
util para un dosimetro dado depende de tres caracteristicas:

a) Sensibilidad a la dosls, que se define como:
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dr
Sensibilidad = — (1-21)

donde r es la respuesta del dosimetro a la radiacidn y Dg es la dosis
absorbida por el mismo.

Resulta muy conveniente que la sensibilidad tenga un valor cons-
tante en todo el intervalo de dosis en el que se desea usar, lo que
garantiza una respuesta lineal del dosimetro a la dosis.

b) Limite inferior util: Es el minimo valor de dosis que un
dosimetro puede leer confiablemente, y puede depender de la capacidad
minima de! instrumental utilizado, de la radiaclién de fondo, y/o del
limite de sensibllidad del dosimetro.

¢) Limite superlor util: Es el méximo valor de dosis que un
dosimetro puede leer conflablemente, y tiene que ver con f{enbdmenos de
saturacién o de dafio en el dosimetro.
4.~ Dependencia de la respuesta con la tasa de dosis: ES muy conve-
niente que no haya dependencia de la respuesta de un dosiretro con la
tasa de dosis en que el dosimetro puede usarse. En caso de exlistir,
esta caracteristlca puede limitar su funcionamlento, tanto para
dosimetros que integran la respuesta en el tiempo, como para aquelles
que son medidores de tasa de dosls.

§.- Estabilidad: Es deseable que el comportamiente de los dosimetros
sea estable antes, durante y después de la irradiacién. Si esto no

ocurre, hay que regresarlos a su estado iniclial (antes de usarse), o
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estimar los camblos ocurridos no ccaslonados por la radlacién.

6.~ Dependencla con 1a energia: La lectura del dosimetro (r), por
unidad de dosls absorbida por el material en su proplo volumen, puede
depender de la energia de la radiacién o calldad del haz. Esta
dependencla, asociada con la transferencia lineal de energia, es
fundamental y representa la eficlencia en energia del dosimetro, o sea
su capacidad para dar la misma lectura para la misma cantidad de
energia absorbida en su volumen sensible, lndependlentemente del tipo
de radiacién que incida o de su calidad.

7.- La geometria del dosimetro debe ser lo mas parecida posible a ia

del volunen de interés del materlal cuya dosls se va a medir.

1.3.4 DOSIMETROS TERMOLUMINISCENTES (TLD)

Una vez que se ha descrito brevemente el proceso de la
termoluminiscencia (TL) y el quehacer de la dosimetria de la
radiaclén, se puede tratar el caso de un tipo particular de dosimetros
que son aquellos que exhiben termeluminiscencia. La respuesta
dosimétrica que se mide en un dosimetro TL, que ha sido sometido a
irradlacién, es la emision de luz. Como se vié en la seccidn 1.1, la
energla que deposita el haz de radiaciéon en un material TL, excita los
e del mismo que entonces resultan “capturades en trampas®. Al

calentar el material se dona energia extra a los e-, misma que les
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permite salir de las trampas y regresar a un centro de recombinacién
emitiendo luz.

Conforme se va calentando el dosimetro se van vaclando trampas d?
diferente profundidad. Existen profundidades preferenclales para las
trampas, por lo que al calentar a las temperaturas que permiten va-
clarlas la emislén de luz es mas intensa. S} la raplidez de calenta-
miento es constante, y si se grafica en el eje de las abscisas la tem—
peratura y en el de las ordenadas la intenslidad de luz, se cbiiene una
curva de brillo que es caracteristica del material irradiado. Esta
curva, un ejemplo de la cual se mostré en la fig. (I1-4), mostrara
maximos de emislén de luz a temperaturas a las que se vacian las tram—
pas ma&s pobladas.

La temperatura a2 la que ocurre un pico TL es dependiente de la ta-
sa de calentamlento B=dT/dt, empleada durante la lectura de la senal.
Para un materlal fljo, irradiado a una dosis f1ja, el pico ocurrira a
mayor temperatura mientras mayor sea la tasa de calentamiento §.

La eficiencia luminosa depende de la temperatura a la que ocurren
los picos. La eficlencia luminosa disminuye conforme aumenta 1la
temperatura a la que ocurren los plcos (At,1986).

La probabllidad de que la intensidad de la sefal de los picos
decalga esponténeamente a temperatura amblental, después de la
irradiaclén y antes del calentamiento, depende del valor E de 1la

profundidad de la trampa (ec.I-2}: a mayer valor de E, la probabilidad
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de decaimiento a temperatura amblental sera menor. Esto es, los picos
mds estables son los que aparecen a mayores temperaturas. Esta
caracteristica de los materlales TL genera una de las propledades mas
interesantes de éstos, que consiste en "guardar la informacidn" (la
sefial TL), por perfodos de tlemps que pueden llegar a ser desde unos
minutes hasta mlles de afios.

El parametro dosimétrico a medir (es declr, la respuesta del
dosimetro) puede ser:

a) El 4rea bajo la curva de brillo,
b) El 4rea bajo uno o varioes de los plcos de la curva de brille, o
¢} La altura de alguno de los plcos de la curva de brillo.

Debido a que estas cantldades dependen dgl volumen del dosimetro,
ce utilizan debidamente normalizadas por la masa de cada dosimetro.

El equipo convencional de que se dispone permite obtener con rela-
tiva facilidad el valor de cualquiera de los pardmetros mencionados.
Este equipc lector conslste, en general, de una fuente controlada de
calentamiento, un tubo fotomultiplicador y el equipo electrénico aso-
ciado para integrar en el tlempo la sefial eléctrica que sale del tubo
fotomultiplicador. En cste trabajo se utllizaron las unidades acopla-
das entre si marca Harshaw, modelos 2000A y 2000B. La Flg.(I-8) es un
esquema que representa las partes fundamentales del equipo. Para deta-
lles del disefio pueden consultarse los manuales correspondientes.

Para obtener la lectura de la sefial dosimétirica se coloca el
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Fig. I-B
Diagrama de las partes fundamentales del equipo lector
termoluminlscente,




,&6s!netro en una plancheta metdllca por la que se hace pasar upa
corriente eléctricé para calentarla. El dosimetro se callenta por con-~
tacto y emite luz que llega al tubo fotomultiplicader, convirtiende la
sefial luminosa en eléctrica y amplificandola. Esta sefial (corriente
eléectrica), se integra durante el tiempo total de lectura, de manera
que se obtiene un valor de la carga eléctrica que es proparcional a la
intensidad total de luz emltida por el dosimetro. La carga es igual al
4rea bajo la curva de brillo.

La siguliente caracteristica de interés para la doslimetria en gene-
ral - y la dnsimetria TL no es una excepcidn - es la relacion que
existe entre la respuesta del dosimetro y la dosls absorbida en su vo-
luzen. Si en un materlal bajo estudio la relacién resulta ser lineal,
por lo menos en un intervalo limitado de dosis, y los valores repetl-
dos N veces de la respuesta a la misma dosis muestran una desviacién
aceptable respectc del valor promedio, dicho material es buen can-
didato a ser utllizado como dosimetro TL. Cuando se graflica en el eje
de las abscisas la dosis absorbida y en el eje de las ordenadas la
respuesta TL, se obtiene una curva de dosls-respuesta. Cuando esa cur-
va es una recta en un intervalo de dosls, se define este ultimo como
el intervalc de dosis uti] del dosizetlrs, y ésta es otra de sus carac-
teristicas reievantes. lLa pendiente de la curva dosis-respuesta se de~-
nominz la sensibilidad del dosimetro, tal como se definid en la ec.(I-

21). lLas unidades de la sensibilidad sen nCr/mg. Gy en el caso de eva-
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luar ia respuesta a partir de las ireas, o nA/mg.Gy en caso de consl-
derar la altura de los plcos de la curva de brillo.

Cuando se trabaja con un grupo de dosimetros comerciales, general-
mente idéntlcos en masa, forma, densidad, etc., no es necesaric norma-
lizar por la masa indlvidual. Los dosimetros TL ne son absolutes y
por lo tanto requieren ser callbrados respecto de una fuente de radia-
clon previamente callibrada por un laboratorioc autorizade. En general,
se toma como fuente de referencia el o pero es mas conveniente ca-
librar con radiacién de la misma calidad que la que se va a medir. Es
indispensable recurrir a la teoria de cavidades -menclonada brevemente
en la seccién 1.3.2 (tratamientos detallados pueden encoentrarse en
At,1986)- y asegurarse de que se Irradla en un régimen de equilibrio
de particula cargada (cuando se irradia con rayos X o rayes 7l}.

Es una priactica comin reusar los desimetros Ths después de que ha
side leida su respuesta, ya que la lectura "borra" la informaclén con-
tenida en ellos y les permite retornar a su estade original. Como pue-
de ocurrir que el "borrado” no sea 100% eficiente y quede informacién
residual en los crlstales TL, se acostumbra hornearlos después de la
lectura y antes de volverlos a usar, a temperaturas e Intervalos de
tiempo convenlentes (generalmente prefl jados) para asegurar un borrade
completo, ‘

Los dosimetros TL suelen ser muy sensibles a los horneados., y cada

material requiere procedimientos de horneado blen establecidos y par-
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ticulares para lograr éxito en el borrado y no alterar otras de sus
caracteristicas. A pesar de observar culdadosamente las instrucciones
de horneado, cada lote de cristales TL debe calibrarse nuevamente des-
pués de cada horneado porque su sensibilidad puede cambiar notoriamen-
te (més del 50% respecto de la anterlor al horneado).

Se pueden mencionar algunas ventalas generales del wuse de
dosimetros termoluminiscentes.
1.~ Pueden utllizarse en un intervale amplio de dosis (el TLD-100, que
es un dosimetro de LIF fabricado por Harshaw, funciona desde aproxima
damente 10~ * hasta 102 Gy.)
2.- Su respuesta es independiente de la tasa de dosls en un intervalo
amplle (0-16° Gy/s)
3.- Su tamafic pequefio y su composicién les permite aproximarse a una
cavidad de Bragg-Gray para lecturas en tejido humano.
4,- Son reusables, lo cual reduce su costo.
§.« Su lectura es sencilla y razonablemente rapida.
6.~ Puede obtenerse una buena precisién si se tiene un buen controli en
el procedinmiento de calibracioén.

Algunas de sus desventajas son:

1.- Falta de uniformidad.- Cada lote de dasimetros debe callbrarse,
pues hay diferencias en la sensibllidad entre los lotes y entre los
dosimetros indlviduales que componen un lote.

2,- Inestabilldad durante el almacenamiento.~ Com® ya se menclond,

39



puede haber cambios en la sensibilidad del dosimetro mientras esta
guardado y se requlere hornearlo adecuadamente para restablecer su es-
tado inicial.

3.~ Decalmlento.~- En mayor o menor medida el valor de la respuesta del
dosimetro a la dosls absorbida decae durante el tiempo posterior a la
irradiacién. Si se conoce la constante de decaimiento y el tiempo
transcurrido entre irradiacién y lectura, puede corregirse esta defi-
clencia.

4.- Sensibilidad a la tuz, especialmente UV, solar y fluorescente . La
exposiclén de los TLD a la luz puede, tanto disminuir como aumentar,el
valor de la respuesta a una dosls dada.

5.- Sensiblllidad al medlo amblente y al manejo poco delicado.

6.- Almacenanmlento de informacién residual y dependencia con la histo-
ria térmica.

7.- Pérdida de la informacién con la lectura.

1.4 HALOGENUROS ALCALINOS CON EUROPIO COMO DOSIMETROS TERMOLUMINISCEN-
TES.

Ccmo se vid en la seccibébn 1.2, los halogenuros alcalinos con Eu
muestran propledades 1L muy interesantes cuando se irradian con rayos
&, y una pregunta que surge de manera natural es sl estos materiales

podran servir como dosimetros; esto es, sl ademis de tener propledades
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TL tienen propiedades dosimétricas. En una revision bibllogriafica se
encontraron un par de ejemplos, que fueron los unicos antecedentes al
respecto. Uno de ellos {Ca,1988), estudla las propiedades dosimétricas
del KCi:Eu y concluye que es un buen candldato a dosimetro TL, con al-
gunas limitaciones.

El presente trabajo tiene como objetivo fundamental el estudio de
un halogenuro alcaline particular, KBr con impurezas de Eu, para eva-
luar su capacidad como dosimetro TL. La radlacién usada en este estu-
dio consiste en rayos § del ey y B de una fuente de Pgr-y, se
estudiaron
a) Tratamientes térmicos
b) Curvas de brillo
c¢) Reproducibilidad
d) Decaimiento

e) Curvas de dosis-respuesta
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CAPITULO 11

METODO EXPERIMENTAL

I1.1 MUESTRAS

Tal como se expuso al final del capitulo anterior el objetivo fun-
damental de este estudio e¢s la caracterizaclén de las propledades do-
simétricas termoluminiscentes del KBr:Eu, tales como la curva de bri-
llo tipica, la sensibllidad, el intervalo de respuesta a la dosis de
radiaclén absorbida y la linealldad en dicha respuesta.

El trabajo se llevd a cabo estudiando 7 lotes de XBr:Eu. Los tres
cristales, de donde se originaron estos lotes elaborados con distintas
concentraclones nominales de Eu {0.01%, 0.1% y 1.0%), fueron crecidos
en el IFUNAM, a partir de .KBr Yy EuBrz. utilizando el métods
Czochralsky, por el técnico académico Ricardo Guerrero.

Las muestras se cortaron de los cristales originales, procurando
que tuvieran forma y dimensiones similares, aunque algunas fueron cam-~
btando en el transcurse del estudic porque se fracturaron. Ua valer

tipico de dimensiones seria 1xIx5 mm. Algunas ventajas de la unifor-
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TABLA II.1

CARACTERISTICAS DE LAS MUESTRAS DE KBr:Eu ESTUDIADAS

H5

H6

H65

LIF

Concentraclén noainal
de eurocpio ( % }
0.1

0.1

Intervalec de

masas {mg)

14-32
15-30
22-24
12-31
18-30
15-22

15-22

23.4-23.6

Tratamiento

L]
térmico

M
M
M
M
S

6

65

¢ Se describen en la tabla II-2

midad en

ias dimensiones son: {gual superficle de contacto con la

plancheta lo que asegura eficlencia en el calentamiento e jgual auto-

absorcién de la luz emitida por el cristal al calentarlo,

existir.

en caso de

La tabla II.1 muestra las caracteristicas de los lotes de

¢ristales de KBr:Eu utilizados en el estudlo.
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El equipo vy material que se utiiizé para el trabajo experimental
se describe a continuacién. Para irradiar las muestras se usaron dos
tipos de fuentes radlactivas cuya disposicién se muestra en la Fig.
{11-1): una de ®Co cuya tasa de dosls en el momento de iniclar el
estudlio era de 2.22_x10_s Gy/s, y cuya cavidad de irradlacion esta
redeada de lucita con el espesor necesario (4.6 mm) para proveer
régimen de equilibric de particula cargada durante la irradiacién. La
segunda fuente es de Pgr con una tasa de dosls de 6.23x10-3 Gy/s.
Ambas fuentes fueron calibradas previamente por laboratorios
autorizados y las dos poseen una geomelria fija de irradiacién con las
tasas sefialadas.

El equipo de lectura termolunminiscente usado consta de un lector TL
Harshaw, modelo 2000 A, con un intervalo nominal de temperatura de O a
600°C, asociado a un integrador de corriente Harshaw modelo 2000 B y a
una graflcadora XY.

El procediniento de trabajo consiste en irradiar el cristal a una
dosis conocida y posteriormente obtener su sefial en el lector, usando
una rapldez de calentariento conveniente y constante {en este trabajo
se utillzo una 8 de aproximadamente 10 °C/s) durante el intervalo de
temperatura que se desea explorar {una vez flja B8, el Intervaloc de
teaperatura se fija con el periodo de tlempo que dura la lectural. El
cristal emite radiacién electromagnética {luz) que 52 convierte en una

sefial electrica al incldir en el citodo de un tubo fotomultiplicador.
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Flg. 1I-1

a) Esquema de la fuente de 6°Co. su blindaje de plomo y el contenedor

de la muestra a lrradiar, que cabe exactamente por un pasillo y coloca
a la muestra Jjustamente frente a la fuente. A la derecha se muestra

una ampllacion del contenedor de la muestra.

b} Esquema de la fuentc de 9°Sr. su blindaje de aluminio y su soporte

para 1a muestra a irradiar., A la derecha se muestra una ampliaclion del

soporte y el area de irradiacién.
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S el eje X de la graficadora indica la tewperatura y ei eje Y la
corriente eléctrica, lo que se obtlene en cada grafica es una curva de
brillo. El 4rea bajo la curva es la corrlente integrada durante el
tiempo de lectura, es decir la carga, y es proporcional a la respuesta
del cristal a la radiacion absorbida y al calentamlento a que se ha
sometido. Comc se indlcoé previamente, la comparacién entre muestras
diferentes requiere normalizar esta respuesta por la masa de la

muestra. Asi, la respuesta se expresa generalmente en nC/mg.
11.2 TRATAMIENTOS TERMICOS

Los primeros intentos de analizar la respuesta de los cristaies a
la radlaclién mostraron gque las posiclones y/o alturas de los plcos de
las curvas de brillo de una muestra dada eran irreproducibles para
irradiaciones repetidas en idénticas condiclones. Esta falta de repro-
ducibillidad en el comportamiento de los cristales no permitia un estu-
dio sistematico de sus propliedades.

Los doctores José M. Hernandez y Roberto Uribe R, sugirieron la
posibilidad de establllzar 1la respuesta de los cristales a 1la
radiacion sometiéndolos primero a horneados cuyas temperaturas permi-
tieran a los lones de Eu integrarse a la red cristalina y luego en-
friandolos rapidamente hasta la temperatura ambiental (Ca, 1988) para

“congelar" el estado al que se logré llevar al cristal con el hornea-
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do.
Asl pues, se hornearon los cristales durante 1 hora a 597°C,

sigulendo el procedimiento de (Ca, 1988), sin c guir la b d

reproducibilidad en la respuesta termoluminiscente. GSe decidis
entonces, probar otros tratamientos térmicos que pudieran modificar el
comportamiento de los cristales y establlizar su respuesta.

Se disefiaron cuatro tratamientos térmlcos que se apllicaron a
cuatro lotes del mismo cristal (concentracién nominal de Eu de 0.1%).
El tratamiento que condujo a los resultados mas satisfactorlos {en
términos de propledades dosimétricas TL) se reprodujo en muestras con
otras concentraciones de Eu {0.01 y 1.0 %X). La tabla II.2 indica el
tipo de tratamiento térmico a que fue sometido cada lote de cristales.

El equipo utilizado para hernear consistié en una nmufla Lindberg
que opera en un intervalo de temperaturas de 230-115025°C, previamente
calibrada con un termopar. Una plancha de granito cuyas dimensiones
son 30x44x7 cm permitié a la muestra -por contacto- llegar desde la
temperatura del horno hasta la amblental en un tiempo muy corte (entre
30 y 60 seg).

Después de cada horneada las muestras fueron lrradiadas a una do-
sis testigo de 0.2 cGy y se leyd su respuesta.

Notese que en la tabla II.1 se incluyen muestras de LIF comercial
{TLD-100), cuyo tratamiento térmico (T) es el recomendade por los fa-

bricantes. Este cristal sirvié siempre como control en los procedi-
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TABLA 1I.2

DESCRIPCION DE LOS TRATAMIENTOS TERMICOS A QUE FUERON SOMETIDOS LOS

CRISTALES DE KBr:Eu.

Nombre Descripcién del tratamlento

M 6 horneadas a 450°C de una hora de duracién seguldas de
6 horneadas a 600°C de una hora de duracién. Después de
cada horneada se enfrian bruscamente las muestras a la
temperatura amblente.

S 6 horneadas a 500°C de ung hora de duracién
y enfriamiento brusco.

6 6 horneadas a 600°C de una hora de duracién Y
eniriamiento brusco.

65 . 6 horneadas a 600°C de media hora de duracién y
enfriamiento brusco.

T 1 horneada a 400°C de una hora de duracién y se deja
llegar a la temperatura ambiental naturalmente dentro

del horno.

mientos experimentales, ya que ha sido muy estudlado y ampllamente ca-
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racterizads (Ca,1968; Ho,1984). Mis adelante se verd su uso para ubli-
car los picos en las curvas de brillo del XBr:Eu y como control en las

curvas de dosis-respuesta.

11.3 CURVA DE BRILLO

Después de cada horneada, los cristales {ueron Irradlados a una
dosis testigo (0.2 cGy), leidos y graficada la sefial, obteniéndose la
curva de brillo correpondiente. Un primer resultado de todos los
tratamientos térmicos que se ensayaron fue -como Se esperaba- la
estabilizacién (dentro del 154) de los plcos de las curvas de brillo
del KBr:Eu, tanto en su posicién en el eje de la tesperatura
{temperatura de emisién) como en la altura de los mismos., Durante las
diversas etapas de los TT se observa la evolucién de los diferentes
picos de las curvas de brillo. La serle de flguras de (11-2} hasta
(11-4) mnuestra cémo algunos plcos crecen hasta en un orden de
magnitud, otros se inhiben y pricticamente todos camblan su
temperatura de emislén a medida que el TT avanza.

Tomando como elemplo la fig. (11-2), se cbserva que la curva de
brillo del lote AM anterlor al TIT muestra un plico a 50°C, otro aproxi-
madamente a 82°C, un tercero cerca de los 130°C y un cuarto en 188°C;
la altura maxima (plco 3) vale 1.45 nA. A la mitad de los TT el pico |

ha desaparecide, el 2 ha crecido de aproximadamente 1.1 nA hasta cerca
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trataziento térmlce a que se sometid: al antes del TT; b} a la altad

del TT ¢ ¢) al fimal del TT.

50



150 T  —— T — T

125
75+

25 |-

80 -

60 [~

40 -

20

15,0

RESPUESTA LUMINISCENTE (nA)

125 N ] N
\ : .
100 -1 4 7
75 \ 7]
[}
50 ’J ~ 7

25| \

00 L - ! ! L
’ 50 100 150 200 250 300

TEMPERATURA (°C)

Fig. II1-3
Evolucién de la curva de brillec del lote TaAM en tres etapas del
tratamiento térmico a que se sometid: a) antes del TT; b) 2 la mitad

del TT y c) al final del TT.
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Fig, 11-4
Evolycién de 1a curva de brille del lote HS5 en dos etapag del

tratamlento térmico a que se sometid: a) antes del TT y B) al final

del TT.
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de 23 nA, el tercerc ha cambiado su temperatura de emision a 155°C
aunqgue su altura no cambia notoriamente. El pico 4 cambla su posicién
unos 10°C y crece de 0.35 a 1.0 nA. Al final de los TT quedan dos pi-
cos: uno en 110°C con una altura cercana a los 160 nA y otre en 220°C
a una altura aproximada de 5 nA. Esta Gltima curva de brillo se mantu-
vo sin cambios durante las irradiaclones y almacenamiento posteriores.
Algo semejante ocurre en las figs.(II1.3) y {I1.4}, que corresponden a
los cambios sufrldos por los lotes TAM y H5 respectivamente, durante
los tratamientos térmicos a que fueron sometidos. TAM es particular-
mente iInteresante porque se trata de una muestra tomada del =ismo
cristal que AM (concentracién nominal de europic de 0.1 %), sometida
al mismo tratamiento térmico que AM (mlxto)..Estc es, se esti recons=-
truyendo AM. Puede verse que las curvas de brillo de AM y TAM anterio-
res a los TT son diferentes entre si, pero al flnal de los TT se uni-
formizan tanto en la posicién de los picos como en la altura de éstos
para la dosls testligo. Asi pues, una consecuencla de los TT es que,
muestras de un mismo cristal que no responden originalmente de la mis-
ma forma a la radlaclién, unlformizan su respuesta después de someterse
a los TT.
El método para estimar las temperaturas de emisién en las curvas

de brillo de las muestras a estudlar (fig. II-5) conslistié en irra-
diarlas junto con muestras testigo de LiF (TLD-100) y graflcarlas am-

bas durante la lectura, cuidando de mantener las condiclones de lectu-~
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Fig, 11-5

Método para ublcar los plcos de emisién de una curva de brillo de

KBr:Eu, compardndola con los plicos de emisién del LiF.
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ra y graficaclén idéntilcas en todos los casos ({voltaje de operacién
ventana de lectura, escala de corriente, temperatura de iniclie de gra-
ficacién y escalas de la graficadora). Se obtlenen dos curvas de bri-
llo, una para KBr:Eu y otra para LiF. Las posliclones de los plcos de
éste Gltimo son conocidas con precisién, por lo que se mide la distan-
cia “a" entre los plcos II y V del LIF y se sabe que el pico Il ocurre

a los 105°C y el V a los 195°C (Ca,1968), entonces:

195-105 (°C)

a (cm) (-1

donde x es el nimero de grados centigrados que corresponden por cm en
el eje de las abscisas.

Después, se toma como referencla cualquiera de los dos plcos de
LiF (1I o V) y se mide su distancla a todos los plcos del KBr(en este
ejemplo PI y Pz).

Sean: a

' la distancia de [I a Pl {en este ejemplo vale cerc pues

1ly Pl colnciden), y
3, la distancia de I a Pz, entonces:

. . 90(°C) . .

P!( C) = 105(C) + ;“T;;T allcm) = 105C + 0 = 105°C (11-2)
. .. 9%0(°c)

Pz( C) = 105(°C) *a (om az(cm) (11-3)

55



donde -por supuestor se considera que B = dT/dt, permanece constante.
En la tabla 11.3. se encuentra la llsta de las temperaturas a que ocu-
rren los plcos de emisidn para cada lote, después de termipado el

tratamiento térmico.

11 4 SENSIBILIDAD

Un segundo resultadc -totalzente Iinesperado- de los tratamientos
térmlcos, es que en todos los casoes conducen a un aumento en la sensi-
bilidad del cristal, tal como se definld en la ec. I-21.

Para cada uno de los TT mostrados en la tabla 11.2, después de
cada horneado o pericdc de almacenamiento {lapso de tlempo en que sim-
plemente se guardaba el cristal), se irradiaban las muestras a una do-
sis fija (0.2 cGy). leyendo su respuesta y graflcande su curva de bri-
lle.

En las figuras (11-6) hasta (11-8) se observan los camblos que va
sufriendo la sensibilidad del KBr:Eu durante las etapas de los distin-
tos procesos de horneado. MNbotese que en el eje de las abscisas se
grafica sizplemente tiempo y no numero de horneadas a una temperatura
dada, porque tamblén habia camblos en la sensibllildad del cristal des-
pues de pericdes de zlz2cenamiento. Las flechas en las figuras indican
en qué poments del tratamjento ocurrieron las horneadas. En el eje de

las ordenadas se habla de camblos en la sensibilldad, aunque realmente
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TABLA 1I.3

TEMPERATURAS A QUE OCURREN LOS PICOS DE EMISION TL PARA LOS DIFERENTES

LOTES DE CRISTALES DE KBr:Eu, SOMETIDOS A TRATAMIENTOS TERMICOS.

Huestra Temperatura °cy
B P, P, P,

AM 9748 20327
BM 417 7526 15226 22927
2. 88 129

TAM 85+10 15416
HS 8527 169%13
Hé g248 180£19
H65 8619 158210

se esta graficando la respuesta normalizada por la masa. Sin embargo
esta respuesta esta siempre referida a la mlisma dosis, que se ha lla-
mado con anterioridad “dosls testigo". Puede notarse que se producen
cambios drasticos en la sensibilldad de los cristales posterior a los
tratamientos térmlcos respecto de aquélla anterior a los TT, La res-

puesta de los diferentes lotes dependié de dos pérametrcs: la concen=
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Sensibllidad del lote TAM, durante el tratamlento téramico (M)} a que se
soxetl16. las flechas indlcan los horneados. Cada curva correspende a
un cristal diferente.
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tracién de Eu y el tipo de TT aplicado,

La tabla II1.4 contiene la respuesta de cada una de las muestras
que componen un lote irradiadas, 3 meses después de conclujdos los
TT, a 0.2 cGy. (Hay 3 casos en que se tomd el promedio de las tres
muestras.). También se lncluye la senslbilidad promedlo de cada lote
respecto de la del LiF.

S1 se toma como referencia la sensibilldad del LiF comerclal (TLD-
100), se observa que aquellos lotes que corresponden a la muestra cuya
concentracién de Eu es de 0.1 % presentan una senslbilidad promedio
entre 4 y 10 veces mayor que la del LiF, mientras que la de 0.01 X es
cerca de 10 veces menor que la del LIF, y la de 1.0 X de Eu es aproxi-
madamente 5 veces menor. Asi pues, la concentraclén éptima de Eu en
KBr (patra proptsitos de dosimetria TL) entre los tres casos estudiades
es el 0.1 %,

En el lote de 0.1 % de concentracién de europio se probaron los dife-
rentes TT llegandec a la conclusién de que el mis apropiado, tanto en
términos de ganancia en la sensibilidad como de estabilidad en la res-
puesta fue el M. Puede observarse en la tabla Il.4 que los lotes que
muestran la mixima sensibilidad respecto del LiF son AM Y TAM . Am-
bos lotes provienen del mismo cristal y recibieron el misgo TT. Una
vez que se encontrdé que AM tenia concentraclén de Eu y TT optimos, se

reprodujo el TT en una hueva muestra del mismo lote, cén el objeto de
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TABLA I1.4
RESPUESTA OE 10S DIFERENTES LOTES DE KBr:Eu A UNA DASIS DE 0.2 <Gy
Lote Concentracién nominal Respuesta a 0.2 cGy Sensibllidad

de europio (%) {nC/mg) del KBr:Eu res-

pecto del L1IF

AM 0.1 2.0, 3.7, 3.3 3.6
BY ¢.01 0.027 (£0.005) 0.09
M 1.0 0.062 (¥ 0.021) 0.2
TAM 0.1 2.9, 4.2, 2.8 10.4
H5 0.1 1.2, 2.3, 4.2 8.1
He 0.1 1.4, 1.8, 2.1 5.6
HES 0.1 1.0, 1.2, 1.9 4.4
LiF st 0.314 (¥ 0.018) 1.00

Investigar si los resultades eran repreducibles. Esto es, ;es posibie
volver a obtener un cristal con las mismas caracteristicas y propieda-
des que AM si tomamos una muestra del mismo cristal original y lo so-
netemxos al mismo TT?. El nombre de ese nuevo lote fué TAM, que signi-

fica "testigo de AM® y los resultados muestran (figs.II-2 y I1-3, ta-
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bla 11.4) que el tratamliento s! es reproducible y que se ha encontrado
un =2étodo que mejora sensiblemente las caracteristicas dosimétricas TL
del KBr:Eu.

Cabe mencionar que se hizo un intento de sustitulr estos trata-
sientos térmicos complejos (n horneados de una hora, irradlaciodn y
lectura} por un tratamiento simple de sélo unhorneado de n horas, en-
contrandose que en lugar de aumentar la sensibilidad, ésta disminuia

notoriazente, por lo que se descartd esta posibilidad.

11.5 ESTADO DE AGREGACION

Con el objeto de encontrar una posible relacién entre los
tratamientos térmicos {que son los responsables de los camblos en las
propledades dosimétricas TL del KBr:Eu) y el estado de agregacion del
Eu en la red cristalina del KBr, se determiné éste antes y después de
los TT para KBr:Eu (lote AM), con concentracion de 0.1 % de Eu. Para
esto se utilizé 12 relacién entre la longltud de onda del paximo del
pico del espectro de emisién y el estado de agregacion (Mu,1983),
encontrandose que, dentro de las incertezas experimentales. no se
detecta ningun cambio. La tabla 11.5 muestra el valor de la longitud
de onda de maxirma emisién para 4 muestras de KBr:Eu (0.1 %), medidas

antes y después de que las muestras fueran sometidas a los TT.

63



TABLA II.5

VALORES DE A DE MAXIMA EMISION PARA ESPECTROS DEL KBr:BEu (0.1 %),
TOMADOS ANTES Y DESPUES DE QUE LAS MUESTRAS FUERAN SOMETIDAS A
TRATAMIENTOS TERMICOS.

Muestra A (antes de TT) A (después de TT)
1 422+2 nm 41922 nm
2 a18s2. ¢ 4202
3 92 4 419:2 *
a 41922 o 42022

i11.6 DESVANECIMIENTO

Haclendo referencia nuevamente a las curvas de brillo, ha sido ya
estudiade (ec. [-1) que la probablilidad de que los plcos decaigan
{emitan luz espontaneamente después de ser irradlados) disminuye para
los picos que existen a temperaturas altas respecto de la apbiental.

Por ejemplo, en el TLD~100 (Li{F), la vida media (es declir, el tiempo



necesario para que la mitad de los e en la trampa sean liberados a
temperatura amblente) del plco que ocurre a 45°C es de S min, mlentras
que la del pilco que se encuentra a 195°C es de 80 afos (Ca,1968).
Resulta muy conveniente trabajar -en términos de dosimetria- con picos
que existen a temperaturas mayores que los 100°C, sin embargo, se
observa que el pico de mayor intensidad en el KBr:Eu se encuenira
por debajo de los 100°C, aunque muy cerca, para los diferentes lotes
estudiados. Asi pues, Se hace necesaric estudiar la forma de decali-
miento (o desvanecimiento) del pico mencionado para elegir un tlempo
posterior a la irradiacion, al que conviene hacer la lectura de la
respuesta.

El procedimiento experimental para obtengr la forma de decaimiento
del pico consiste en irradiar las muestras a una dosis fija (0.2 cGy)
y leer su respuesta inmediatamente después de irradiadas; irradiar de
nueve y leer S o 10 min después de irradiadas, y segulr este praocedi-
miento hasta los tlempos que se juzguen convenientes. Se grafica la
intenslidad de la sefial contra el tlienmpo tramscurrido entre la lrradla-
¢cién y la lectura para una dosis fsja (ver fig. I1-9} y se elige un
tiempo entre irradlacion y tectura que sera el que se utilizara slem-
pre despues de cada exposicion del cristal a la radlaclén., Esta
practica permite tener conflanza en lo que se esta comparando y tener
reproducibllidad en las respuestas de los cristales a eventos lguales.

Como se observa en la fig. (11-9), la curva de desvaneciniento del
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Curva de desvaneciziente del KBr:Eu sometido a tratamientos téralcos.

Las unidades san nC, y la respuesta no st normalizada por la masa

porque se

compara slempre la amlsma muestra.
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KBr:Eu presenta tres pendlentes distintas. La primera de ellas corres—
ponde a la emislén espontdnea del pico Pe ¢ indica un decaimiento muy
rapldo de la Intensidad (S min para reducirla en un factor de 3,
respecto de su valor inicial). Tanto la segunda como la tercera
pendientes corresponden a la suma de las intensidades de los picos P1
y Pa. La segunde pendlente indica que se requiere un tiempo aproximado
de 50 horas para reducir la intensidad de los plcos en un nueve factor
de 4 (esto es, partiendo de que ya se redujo antes un factor de 3 en
los primeros S min), y después, la rapidez de decaimlento se hace
menor (tercera pendiente), necesitandose 7 dias mas para reducir en un
nuevo factor de 3 la Intensidad de la respuesta.

Aunque en la Fig. (I1-9) se observa una disminucién abrupta de la
intensidad luminosa durante las prlmeras horas transcurridas entre la
irradiacion y 1a lectura, esto se debe parclalmente a que la cscala de
tiempo es muy amplia y n¢ permite resolver en detalle la evolucién de
la intensidad luminosa para intervaleos de tiempo cortos. Con la
Intencion de examinar con un poco mis de detenimiento el primer inter-
valo de la curva, se muestra una ampliacién, contenida en el &ngulo
superlor derccho de la Fig., (11-9) que indlca, a partir de los mismes
datos experimentales, la evoluclon de la Intensidad lumlnosa del
KBr:Eu con el tiempo, para las primeras horas posteriores a la
irradiacién. A partir de esta curva se determiné el tlempo entre

irradiacién y lectura que se utillz6 a lo largo de todo el trabajo y
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que fue de 20 * 1min. No debe perderse de vista que, el valor
de 1la pendiente en ese punto de la curva indica que una variacion de 1
min en el tiempo de lectura significa una diferencla hasta de un 4%

respecto del valor medido a los 20 min.

1.7 CURVAS DOSIS-RESPUESTA

Unz vez que se ha reallzado el ejercicio del inciso anterior y se
ha deflnldo el tlempo entre irradiacién y lectura que se va a utili-
zar, puede procederse a construir las curvas de dosis-respuesta. El
procedimiento experimental consiste en irraditar las muestras a distin-
tas dosis, esperar el tlempo entre irradiacidén y lectura, determinado
en el inciso anterior, y leer la respuesta cortespondiente. El linite
inferlor del intervalo de dosls estudlado estuve dado por limitaclones
de las fuentes radiactivas de que se dispone, y el superior por llaml-
tacicnes del <ristal misms.

Durante el proceso de irradiacién de los cristales a dosis dife-
rentes para consirulr las curvas de dosls-respuesta, se llevo a cabo
un ejercicle que consistid en lrradlar la muestra en estudio a una do-
sls testigo (D.1 <Gy}, leerla y graficarla antes y después de cada una
de las irradiacicnes correspondlentes a la curva de dosis-respuesta.
La finalidad de este segulmiento fue poder detectar alguin camblo en

1la sensibilidad del cristal que hublera sido Inducido por la radiacién
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recibida durante el estudio. Asi, en caso de notar cambios drdstlicos
en la respuesta del cristal después de la irradiacion a clerta dosis,
se puede discriminar entre un cambio en el comportamiento del cristal
frente a esa dosls de radiaclén (y que no afecta su respuesta a la do-
sis testigo) o un cambio en la estructura interna del mismo (que afec-
ta ambas respuestas). La serle de flguras {II~10) a (II-14) nuestra
las curvas de dosis-respuesta de los 5 lotes que corresponden al cris-
tal cuya concentracién nominal de Eu es de 0.1% . La respuesta mostra-
da es la Integral de la sefial TL debajo de los plcos P1 y Pz, La tabla
11.6 contiene la lista de los Intervalos de dosls (cGy) en que los
distintos lotes de KBr:Eu presentan una respuesta lineal con la dosls,
tal como se aprecia en las figs. (1I-10}) a (I]-14). Para dosis mayores
el comportamiento de los cristales deja de ser estable; hay casos de
aparente supralinealidad y otros de decaimiento de la sehal con la do-
sts. Esto se discutird en el Cap. 1II.

Para mayor comodidad del lector, la tabla I1.7 es un resumen de la
informacién contenida en el capitulo 1I, integrando todas las
caracteristicas de los cristales estudiados. La discusién detallada de

los resultados se encuentra en el capitulo sigulente.
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Fig. 11-10

Curva de dosis-respuesta para los tres cristales del lote AM, Se
auestra la medlda para cada cristal. lLa recta es un ajuste de

regresién lineal entre el promedio de los tres cristales y la dosis,
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RESPUESTA (nC/mg)
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Flg. 11-11

Curva de dosls-respuesta para los tres cristales del lote TAM. Se
muestra la medida para cada cristal. la recta es un ajusie de

regresién lineal entre el promedio de los tres cristales y la doslis.
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RESPUESTA (nC/mg)
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Fig. li-12
Curva de dosis-respuesta para los tres cristales del lote HS. Se
muestra la medida para cada cristal. la recta es un ajuste de

regresion lineal entre el promedio de los tres cristales y la dosis.
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RESPUESTA (nC/mg)
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Curva de dosls-respuesta para los tres c¢ristales del lote. He. Se
muestra la medida para cada cristal. La recta es un ajuste de

regresién lineal entre el promedio de los tres cristales y la dosis.
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RESPUESTA (nC/mq)
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Curva de dosis-respuesta para los tres cristales del lote H65., Se
muestra la medida para cada cristal. La recta es un ajuste de

regresion lineal entre el promedio de los tres cristales y la dosis.
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TABLA 11.6

INTERVALO DE DOSIS EN QUE LA RESPUESTA DEL KBr:Eu (0.1% de Eu) ES

LINEAL CON LA DOSIS ABSORBIDA.

Lote Intervalo de dosis (cGy]
M 2x107%a 1x10
TAM 3x10%a 3
H5 Ix10%a 2
6 3x102a 2
HES 3x1w0a 1
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TABLA }I.7

CARACTERISTICAS GENERALES DE 10S CRISTALES DE KBr:Eu

Muestra Concentr. TT Temperatura Respussta IvD Intervalo
nominal Eu picos (°C}  a 0.2 cOy 11lneaildad
(%3 P, P, (nC/mg) (eGy)
L] e -2
AH 0.3 M 97 203 3.0£10% (230X}  2x10 °~-10.
BM 0.01 M 76 152 0.027 (219%) -~
EM 1.0 M 88 129 0.062 (£34%) e~
TAX 6.1 " 86 154 3.3218% (4244)  3xi0 -3
S a.1 5 86 169 2.6%15%  (£58%)  JIxi0 -2
H6 0.1 6 82 180 1.8t56%  {+19%)  2x107°-2
Hes 0.1 65 87 158 1.4415%  (£34%)  x1075-%
LiF - T 0.31436% 1672-10”

® desviaclén estandar para la respuesta de 10 irradiaciones de una

amisma muestra a ila misma dosis. N
** Intervalo {relativo al promedio) de valores en la respuesta de tres

suestras de un mispo lote a una miswma dosis.
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CAPITULO III

CARACTERISTICAS DOSIMNETRICAS DE LOS CRISTALES
TRATADCS TERMICAMENIE

Una vez que se han obtenido los resultadgs experimentales del es-
tudio de las propledades termoluminiscentes de los cristales de XBr:Eu
tratados térmicamente, se dedicard este capitulo a anallzar y comentar
tales resultados, extrayendo de esa informaclén las caracteristicas

dosimétricas de los cristales estudiados.

II1.1 ESTABILIDAD

Antes de decidir si los cristales estudlades se comportan de mane-
ra estable, se aglarara qué significado tliene esta palabra en el con-
textc en que se esti trabajando. Esto es, se considerard que los cris-

tales tienen uyn copportaniento estable ~desde el punto de vista de la
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dosimetria termoluminiscente- si:

a) la curva de brilloc es reproducible, dentro de clertos iimites, co-
®o se indica en la tabla [1.3, y

b) La curva de dosis-respuesta es reproducible (para un tiempo entre
irradiacion y lectura prefijado)}, dentro de clertos limites.

Aqui, por supuesto, se esti consliderando que el cristal no ha sido
sometido a ninguna influencia externa diferente de 1la radiacién, que
pudiera afectar su respuesta.

Asi pues, la razdén primordial por la que se llevaron a cabo los
tratamientos téralcos (TT} en los cristales de XBr:Eu fue para corre-
gir la falta de reproduclibilidad observada, tanto en la poslcién de
los picos de temperatura en la curva de brijlo, cozo en el valor de
la respuesta, para un cristal irradiado varias veces a la misma dosls,
y leido en condicliones idénticas. Los resultados obtenidos como conse-
cuencia de la aplicacién de los TT a las cristales se muestran en la
colunna 4 {temperatura de los plicos posterior al TT) de la tabla 11.7.
Estos valores se obtuvieron -para todos los lotes menos EM y LiF- pro-
mediando 30 medidas de las posiciones de los picos de temperatura en
curvas de brillo que se graficaron con cristales que ya habian
concluido su TT. En la tabla resumen no aparece el pico de leC.
inatil para hacer dosipmetria, ni el de 239% que sdlo se observod en u-
na muestra {ver tabla II.3). En todos los lotes estudiados. aparece el

pico P1 alrededor de 85°c y el Pz, alrededor de 162°C. Hay que hacer
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notar que AM y TAM difieren en la posicién de sus plcos de temperatura
(significativamente para P2), estando los de AM a mayor temperatura
que los de TAM.

La columna 5 de la tabla 11.7 muestra la respuesta de las muestras
a irradiaclones con 0.2 cOy, promediada sobre 10 medldas idénticas. Se
observan desviaclones respecto del promedlo, entre el 10% vy el 18%,
exceptuando el casec del LIF comerclal, cuya desviaclién es del 5.74.
Los lotes BM y EM presentan una reproducibilidad muy pobre (BM tiene
una desviacioén de 19% respecto del promedic y EM de 34%) por lo que se
eliminaron de estudios posteriores. Esta caracteristica parece depen-
der de la concentraclén de Eu en el KBr y no del tipo de TT aplicado.
El lote que exhlibe mayor estabilidad es AM, con una desviacién del 10%
respecto del promedio indlvidual, mlentras que la de los lotes restan-

tes (TAM, H5, H6 y H65) oscila entre el 15% y el 18%.

I11.2 LINEALIDAD

Como se menclond antes, es deseable trabajar con dosimetros cuya
respuesta presenta una dependencla lineal coh la dosis absorbida. En
el presente estudio se construyeron curvas de dosis-respuesta (incise
11.7) para aquellus lotes que mostraron una senslbllidad mayor que la
del LiF comercial, es decir aquéllos con concentracién de 0.1% de eu-

ropio.
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A partir de las curvas dosis-respuesta {figs. 11-10 a 11-14) se
obtuvieron los intervalos de linealidad (columna 7 de la tabla I1.7).
Debide a que se disponia de fuentes de radiaclén cuya tasa de dosis
'minlma era de 2.22x10° cGy/s, no fue posible extender el estudio a
dosis mas bajas que 3x1072 cGy, por lo que se desconoce el limite
inferior de linealidad de los cristales. Sin embargo existe 1la
intencién de completar este renglon ya que habria aplicaclones
prometedoras para el XBr:Eu como dosimetro (dosimetria amblental y
lectura diaria de la dosis dispersada en las habitaciones utllizadas
para radiografia de dlagnéstico, que permitiria un control fino de las
doslis reclbidas por el personal ocupacionalmente expuesto), en el caso
de poder extender el intervalo de linealidad a dosig mis bajas.

El limite superior, en cambio es una caracteristica que pudo ser
estudiada. Asi, puede observarse en la serie de figs. 1I-10 a 1I-14 y
en la tabla 11.6 que dicho limite varia para los distintos lotes, lo
que asoclamos con el tratamiento térmlco, ya que se trata de muestras
del mismo cristal original. En la secclién I11.3 se hablard mas exten-—
samente del significado que pueden tener les distintos comportamientos
de los diferentes lotes de cristales en el limlte superior,

De una manera general, englobando todos los lotes, puede conside-
rarse la utllizacién de estos cristales como dosimetos termoluminis-
centes confiablemente, en intervalos de doslis de 0.03 a 1 cGy, donde

su respuesta a la dosls absorbida es lineal (dentro de un porcentale
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de desviacion estadistlcal.
Una caracteristica muy particular del KBr proviene del hecho de
que el potasic natural, estad constituido por tres isétopes, uno de los

0
cuales, el *

K, es radlactivo. Esto significa que el cristal de KBr:Eu
sufriri constantemente autoirradiacién, que debe ser evaluada para es-
tizar la contribucién a la desis total en el cristal debida a la emi-
s5i6n del ‘QK, y restarla de la dosis sumlinistrada al cristal por fuen-
tes externas.

La estimacién de la contribucion del *°K se llevs a cabo conside-
rando que la proporcién de dicho is6topo a la casa total del X natural
es de 0.0117% , que emite rayos 8 con una energia maxima de 1.36 MeV
y radlacién 7 cuya energia es de 1.46 MeY, y que por cada 100 desinte-
graciones B' ocurren 13 desintegraciones 7.

Para un volumen y una geometria tipicos en una muestra {(1xixSmm).
y para la energia promedlo resulitado del decalmiento 8-. se calculo el
alcance maximo en KBr de las particulas ﬂ- {0.12 mm} y se estimd la e-
nergia que éstas depositan en el volumen de Interés, de donde se dedu-
Jo la tasa de dosis absorblda por el cristal debida a la emlsién 8
del K. La contribuclén por emlsién 7 resultd despreciable deblido al
espesor tan peguefio de la muestra y a la alta energlia de la radiacién
T

Ei valor obtentdo, dentro de las aproximactones sefialadas, es

D=l.h(m-5 cGy/h. Este puede ser lzportiante si se desea leer dosis muy
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bajas con el cristal (del orden de dosis amblentales} y 51 se deja

transcurrir mucho tiempo enire el horneado de "borrado" de la sefial y
una hueva lectura. La recomendacién para evitar esta contribucién
seria hornear el cristal (en el lector TLD] inmediatamente antes de
someterlo al campo de radlacién externa que se desea medir para borrar

la contribucién del “%.

111.3. LIMITE SUPERIOR UTIL DE DOSIS

Las figuras III-1 y I11-2 muestran la curva dosis-respuesta para
muestras individuales de cristales de los lotes AM y H6, respectiva-
mente. Ademas de la curva de respuesta, se muestra la respuesta del
mismo cristal a una dosis testigo de 0.1 cGy.

Cada una de estas lrradtaciones a 0.1 cGy se reallzd inmediatamen-
te después de una 1rradiacién a las dosis (B) empleadas para construir
la curva de respuesfa. En las flguras IlI-i y I11-2 se ha graficado
con cruces la respuesta testigo versus el valor correspondiente de do-
sls D.

La fig. 1II-1 presenta la curva de dosis-respuesta de la muestra 1
de}l lote AM, en el intervale de dosis de 0.03 a 30 cGy. Se observa que
la pendiente crece abruptamente a partir de 20 cGy. La respuesta del
cristal a la dosis testige a partlr de 20 cGy ya es alta comparada con

el promedlo de los valores para dosls inferiores. El promedic mencic-
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Fig. I1i-1
Curva dosis-respuesta f{circulos) para una mzuestra del lote AM. Las
curvas sirven solo de guia visual. lLas cruces son la respuesta del

=ismo cristal a 0.1 oGy.
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nado es de 2.1%0.2 nC/mg, atentras que la respuesta después de la
irradfacion de 20 cGy es de 2.9% nCs/mg y después de 30 cGy sube hasta
4.3 nC/ng. Este resultado se puede interpretar ccmzo evidencia de que
el cristal ha sufrido un camblo interno, producido por una clerta can~
tidad de radlacién {en este caso 20 ¢Gy), que ha provocads un caablo
&n Sy respuesta a la radiacién.

La fig. 111-2 representa la curva de dosis-respuesta de la muestra

1 del lote Ré, para el intervalo de dosis de 0.03 oGy a 3 cGy. Se nota

que la pendiente de esta curva decae ligeramente para las dosis entre
0.6 y 2.0 cGy. En este caso. el valor de ia dosls testigo perzmanece
coastante {dentro del valor promedio}l, o incluso tlende a auzentar. A
los 3 cGy se tlene uha cailda drastica de la pendliente respuessta’dosis
e Insediatanente se observa una correspondiente dismlnucién del valer
de la respuesta testigo. Este cozportamiento se puede interpretar como
el anterior, solec gque en este caso el cacblo en el cristal lo lleva a
disminuir su respuesta a la radlacion.

Considers necesaric enfatizar que esze estidio, usando una frra-
diaclén testigo, permite identificar el instante en que el cristal su-
fre un cazbio en sus propledades, y por lo tanto, la calibracién pre-
via (i.e. la gedida de su sensibillidad) defa de ser vwalids. Tl cristal
puede ser utllizads confiadblezente s6io hasta el valor de dosis en gue
se observa el caablo, y este seria ei limite superlor de dosis wiil,

Este ultizo es una caracteristica tanio del cristal como del lote, y
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se observa en las figs. IlII-1 y 11I-2 que es distinto para cada uno de

los tratamientos téraicos utilizades.
111.4 CONCINTRACION OPTIMA DE EUROPIO

En la tabla EI.7 {cclumnas 2 y 5), se observa que los cristales de
KBr:Ey cuya concentraclén nominal fue de 0.1%, tlenen una sensibilidad
que oscila entre 1 y 2 ordenes de magnitud mayor que aguélles de con=-
centracion nominal de 0.01X% y 1.0%. Por lo tanto puede decirse que,
para propositos de dosimetria termolusuniscente, la concentracién
¢éptiza de ¥u en KBr, de los tres casos estudiados, es de 0.1%.

La concentracion nominal esta dada por lg cantldad de Eu que se a-
grega al cristal en el =zczento de crecerloc. Sin exbargo, debido a la
técnica wtillzada para el crecimiente de los cristales, 1a
distribucien del Eu en el XBr ne es hozmogénea y, en consecuencla, la
concentracién para pequefas auestras tosadas de distintas 2cnas del
aanocristal no es necesariarente la nisma.

Para ccxzpletar el estudio sobre influencla de la concentracién del
eurcplo en el cozportaziento dosizétrico ternoluxziniscente de los
cristales de KBr:Eu. se reallzo (Ga,1950) una nedida de la concentra-
clén de Eu en muestras de cada lote, utlilizando la técnica de analisis
por abscrcidn atéalca.

fa tabla IIl.1 muestra los valores cbtenidos del andlisis por ab-
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sorcléon atomica (Ga,1990). E1 acuerdo con los valores nomlnales es
cyalitativamente bueno excepto en un par de casos, en que las diferen-
clas son dificiles de explicar. Tal comoc se ha seflalado anterlormente,
las propliedades termoluminiscentes estudiadas en esta tesis resultan

estar correlaclonadas con los valores nominales de la concentracién.

III.5 DESVANECIMIENTO

Como se menclond en el caplitulo anterior {secclén I1.6), la curva
de desvanecimiente del KBr:Eu muestra tres etapas de diferente régimen
de decaimlento. La primera corresponde al plce Pe, que es muy Intenso
inmediatamente después de la irradiaclén y constituye la contribucién
mis importante a la intensidad luminosa en ese momento. Este pico se
reduce en un factor de 3 en unos cuantos minutos y de)a de ser
relevante para hacer dosimetria. La segunda pendlente tiene
componentes tanto del pico P1 como del P2, y corresponde a una etapa
de relativa establlidad {en los sligulentes 2 dias se reduce un factor
de 4 que se afiade a los anterliores). La tercera pendiente es la menos
pronunciada (en los sigulentes 7 dias se reduce un factor de 3). Las
lecturas de la respuesta del KBr:Eu a la radlacién se hicleron siempre
20 minutos despues de haber sido irradiado, como se mencions en el

capitulo anterior.



TABLA I11.1%

COMPARACION ENTRE VALORES DE CONCENTRACION NOMINAL DE Eu EN KBr Y
YALORES DE CONCENTRACION OBTENIDOS PCR ABSCORCION ATOMICA.

Lote

TAM

HS

Hé

HES

Concentracién{%)

(absorcidn atémica)

0.

0.

001
013
.012

.
. 0002
.013
.037

.goz2

Concentracién Nominal

(%)

* valor sujeto a comprobacidén pesterior

111.6 FACTORES AMBIENTALES

Como se menciondé en el capitulo 1 (secelén 1.3.4), 1a respuesta de

los dosimetros termoluminiscentes puede ser afectada por factores am-

bientales,

tales como temperatura, humedad, luz, etc.
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cabo en el presente trabajo el estudio sistemitico de tales dependen-
cias, Las medidas fueron realizadas a temperatura amblente (18—26°Cl y
con los valores tipicos de humedad del Distrito Federal (35-774 h.r.).
Nunca se observd ningin efecto que pudiera correlacionarse con varia-
ciones en estas magnitudes.

Respecto de la luz, el KBr:Eu es sensible a la misma en la regién
de longitudes de onda del ultravioleta, y esta caracteristica se
utiliza para estudiar los espectros de emisidén y absorcién. Por lo
tanto, no deben exponerse estos cristales a la luz amblental para
evitar contribuciones no deseadas en la respuesta del dosimetro a la
radiacién. Otros dosimetros termoluminiscentes, como el LIF, son
sensibles a luz de otras longitudes de onda, ademas de la UV, por lo
que no se descartaria la posibilidad de un comportamiento semejante en
el caso del KBr:Eu. Todo el trabajo descrito en esta tesis fue
realizado en un laboratorio cuya fuente de iluminacién es flltrada
para ellminar la compenente ultravicleta (focos amarilles y ventanas

con filtres UvV).



CAPITULO IV

CONCLUSIONES

E} objetivo original de este trabajo (Bu,1991) fue estudiar las
propledades dosimétricas termoluminiscentes del KBr:Eu, y durante el
desarrollo del! wnismo se encontraron camblos muy interesantes en las
mencionadas propledades copo consecuencla' de los tratamjentos térmi-
cos a que fueron sometidos los cristales. Las principales conclusiones

del estudio son:

.- Los tratamientos térmicos cooplejos, a temperaturas entre 400 y
600 QC. re joran sensiblemente las propledades termoluminiscentes de
los cristales de XBr:Eu. Entre otras mejoras,

a) estabilizan las curvas de brillo, tanto en la posicidn de los plcos
de emisicn como en la intensidad;

b) estabilizan la respuesta (integral del brillel a la radiaclén 73
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¢} uniformizan’ 12 respuesta de nuesiras distintas pero con la aisma
concentracidn nominal de Eu a l2 radlacién y, y aln las muisstras sine-
tidas a T3 iigermnte diferentes tiendfen 2 g¢onportarse en la misas
forea; y

d} aumenta hasta en dos ¢ércenes de magnitud la sensibilidad del KBr:gu
a la radiacion 7, respecto de aguella antericr a los tratanienios tler-

micos.

2.- leos crisiales scastidos a ios tratacientios teérmices antes Qescri-
tos tlenen un buen comportzmients desla2trico, esto es:

a) su respuesta a la radlacién 7 es estable;

b) pueden utilizarse en un intervalo de desis de 0.03 a 10 oGy, en el
cual puesiran una relaliin lineal enire 13 respuesta y la cdosis absor-
bicda. Este intervalo de dosis es util para dosimetria parsonal; y

c} su sensitiildad es hesta un orden de nagnitud mayer que la del LiF

cepercial {TLD-1G0).

3.- Se estudlarsn tres conceniraclenes noninales de Iu en el KBr

{0.01%,0.3% vy :1.0% ) ¥y

Spiina para prepesitos de

dosinetriz

4.= Aungue el iratanientc iernicc $ptino fue el llamado miwte M2,

k3



de Eu es de 0.1% mejoraron sensiblemente las propiedades desimétricas
termoluniniscentes del KBr:Eu. Resulta susazente lnteresante la repro-
ducibllidad de los efectos de los TT en las propledades dosimvétricas

del cristal.

Estudlos independientes en gque se buscé estudiar las propledades
de estos cristales de XBr:Eu como posibles detectores de centellec
para particulas o {Be,19%1) muestran que los tratamleantos térmicos no

modifican la eficiencia lumlinosa del cristal.

Los resultades presentadas en este trabajo de tesls sugleren de
lnmediato la bilsqueda de una explicacién a los mismos. JPor qué se
detectan cambios tan grandes en la respuesta a la radiacién del XBr:Eu
tratado térmicamente si, por otra parte, las pruebas o6ptlicas aplica-
das a los pismos no indican que haya camblos en el estado de agre-
gecién come consecuencia de les tratamientos téralces o de 1la
radlacién absorblda? Se ha sugerldo {He,1990) la generacion de camblos
en la red del KBr, ademis de los producideos por el Eu, como conse-
cuencia de las altas temperaturas a que se sometleron los cristales
Otras posibles explicaciones serian la incorporacién de oxigeno a la
red cristalina {factlitada por la 2lta temperatura) o la eliminacién
de impurezas, distintas del europio, por difusién. Evidentemente, una

respuesta definitiva requerira de estudlas especificos.
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Las posibilidades de extepder este estudio son multiples. Podemos
mencionar algunas orlentadas a la optimizacién de los cristales como
dosimetros:

a) Estudiar la dependencia de la respuesta del KBr:Eu con la energia
de la radiacion y con el tipo de radiaclién (este trabajo se limito al
uso de radiaclién 7 de 60Co ¥, en algunos casos R de 90Sr). Ya se men-
clond el posible uso como dosimetro de radiacion-X en el amblente ocu-
paclional hospitalario.Cabe mencionar aqui, que en una revisién biblio-
grafica reciente se encontré que cientiflcos brasllefios (Go,1979),
utilizan el KBr sinterizade con CaS0::0.1% Dy, para detecclién de neu-
trones térmicos. El mecanlsmo consiste en aprovechar la alta secclén
eficaz para la reaccién nuclear de captura (n, 7} que se produce tanto
en el "Br (que constituye el 50.5% del bromo gque se encuentra en la

1
naturalezal, como en el &

Br, que comprende el 49.4% del natural. Asi,
ia casi totalidad del bromo emite radiacién y (ademds de B) al ser
trradiado con neutrones térmicos, y ésta incide en el CaS04:0.1% Dy,
Este Gltimo e€s un detector termoluminiscente convencional, sensible a
la radiacién y, por lo que mostrara una respuesta a la misma, que a su

vez sera una medida cel numerc de neutrones térmicos que interaccloné

con el Kbr y que pernite estimar el flujo, y de ahi la dosis.

b) Estudiar detalladamente la produccion (en 1los tratamientos

térmicos) del pico cercano a 200°C de la curva de brillo y su

93



respuesta a irradiaclones. Aunque éste es mucho menos intenso que el
plco cercano a 100°C, tendria una vida media considerablemente mayor,
y por lo tanto menor desvanecimlento. Quiza tamblén permitiria ampliar
el intervalo de uso a dosls mas altas.

c) Ampliar el estudio de intervalo de linealldad a dosis wmas bajas,
utilizando fuentes de radiaciéon de tasas de dosis menores.

Los cristales de XBr:Eu (0.1%) sometides a los TT descritos pue-
den utilizarse como dosimetros, aungue debe quedar claramente estable-
cido que faltaria disefiar un proceso de preparaciéon de los dosimetros
que se ajustara a las norras de calidad exigidas internaclionalmente,
lo cual es un laboricsc procedimiento que estd fuera de los propdsitos

de este trabaja.
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